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@ Benzoylphenylharnstoffe. 

© Neue substituierte N-Benzoyr~N'-2, 5-dichlor-4~ 
hexafluorpropytoxy-phenyl-harnstoffe der Formal 
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worin R, Wasserstoff, Fluor, Chior oder Methoxy; und R 2 
Fluor, Chlor oder Methoxy bedeuten, sowie deren Seize; 
Verfahren und Zwischen-produkte zur Herstellung dieser 
Verbindungen sowie diese enthaltende Mittel zur Bekamp- 
fung von Insekten and Vertretern der Ordnung Akarina, 
speziell von pflanzenschadigenden Insekten. 
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CIBA-GEIGY AG 5-1 5117/144/A 

Basel (Schweiz) 



Benzoylphenylharnstoffe 



Die vorliegende Erfindung betrifft neue substituierte N-Benzoyl-N f - 
2,5-dichlor-4-hexafluorpropyloxy-phenylharnsto£fe, Verfahren und 
Zwischenprodukte zu ihrer Herstellung und ihre Verwendung in der 
Schadlingsbekampf ung . 



Erfindungsgeaass werden Verbindungen der Formel I vorgeschlagen 



mm* 



Ji 91 



*C y'-CO-NH-CO-NH-/ \-0-CF 2 -CHF-CF 3 (I), 



worin Ri Wasserstoff, Fluor, Chlor oder Methoxy und R 2 Fluor, Chlor 
oder Methoxy bedeuten, sowle deren Salze. 

Hervorzuheben Bind insbesondere diejenigen Verbindungen der 

Formel I, vorin Ri Wasserstoff, Fluor oder Chlor und R 2 Fluor, Chlor 

oder Methoxy bedeuten. 

Bedeutsam sind ferner diejenigen Verbindungen der Formel I, worin Ri 
und R 2 gleichzeitig Fluor, Chlor oder Methoxy bedeuten. 

Weiterhin bevorzugte Verbindungen der Formel I sind dadurch gekenn- 
zeichnet, dass Ri Wasserstoff, Fluor oder Chlor und R 2 Fluor oder 
Chlor bedeuten sowie auch dadurch, dass Ri Wasserstoff oder Fluor 
und R 2 Fluor oder Chlor bedeuten. 
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Die Verbindungen der Fonnel I konnen analog an sich bekannter 
Verfahren hergestellt werden (vgl. z.B. die deutschen Offenlegungs 
schriften Nr. 2.123.236, 2-601.780 mid 3-240.975). 

So kann man z.B. eine Verbindung der Forrael I erhalten, durch 
Umsetzung 

a) der Verbindung der Formel II 




(II) 



•it einer Verbindung der Fonael III 




>-C0-N«O0 



(III) 



oder 



b) der Verbindung der Formel IV 



f 1 

• m • 



CF 3 -CHF-CF 2 -0— f J—N-C-0 



(IV) 




■it einer Verbindung der Formel V 




(V), 



oder 
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c) der Verbindung der Formel II mlt einer Verbindung der Formal VI 



y -CO-NH-cook ( v a > . 



• mm 



In den obigen Formeln II bis VI haben die Reste R a und R 2 die unter 
Formel I vorstehend angegebenen Bedeutungen, und R bedeutet einen 
Ci-C 8 -Alkylre 8 t, der gegebenenfalls mit Halogen, vorzugsweise Chlor, 
aub8tituiert 1st. 



Die erwahnten Verfahren a), b) und c) konnen vorzugsweise unter 
normalem Druck und in Gegenwart eines organischen Losungs- oder 
Verdunnungsmittels durchgefuhrt werden. Als Losungs- oder Verdun- 
nungsmittel eignen sich z.B. Aether und atherartige Verbindungen, 
wie DiSthy lather, Dipropylather, Dibutylather, Dioxan, Dimethoxy- 
athan und Tetrahydrofuran; N,N-dialkylierte Carbonsaureamlde; 
aliphatische, aromatische sowie halogenierte Kohlenwasserstoffe, 
insbesondere Benzol, Toluol, Xylol, Chloroform, Methylenchlorid, 
Tetrachlorkohlenstoff und Chlorbenzol; Kitrile, wie Acetonitril oder 
Propionitril; Dimethylsulfoxid sowie Ketone, z.B. Aceton, Methyl- 
athylketon, Methylisopropylketon und Methylisobutylketon. Ver- 
fahren a) wird im allgemeinen bei einer Temperatur von -10 bis 
♦200°C, vorzugsweise zwischen 0 und 100"C, z.B. bei Raumtemperatur, 
gegebenenfalls in Gegenwart einer organischen Base, z.B. Tri- 
athylamin, durchgefuhrt. Die Durchfuhrung von Verfahren b) erfolgt 
bei einer Temperatur von 0 bis 150°C, vorzugsweise beim Siedepunkt 
des verwendeten Losungsmittels , und gegebenenfalls in Gegenwart 
einer organischen Base, wie Pyridin, undVoder unter Zusatz eines 
Alkali-oder Erdalkalimetalls, vorzugsweise Natrium. Fur das Ver- 
fahren c), d.h. fur die Umsetzung der Urethane der Formel VI mit 
einem Anilin der Formel II, werden Temperaturen zwischen etwa 60°C 
und dem Siedepunkt des jeweiligen Reaktionsgemisches bevorzugt, 
wobei als Loaungsmittel insbesondere aromatische Kohlenwasserstoffe, 
wie Toluol, Xylole, Chlorbenzol usw. , verwendet werden. 



- 4 - 



01 79022 



Die Ausgangsstof fe der Formeln III und V sind bekannt und konnen 
analog bekannten Verfahren hergestellt werden. Bei dem Ausgangs- 
Anilin der Formel II handelt es sich um eine neuartige Verbindung, 
die ebenfalls einen Gegenstand der vorliegenden Erfindung bildet. 
Die Verbindung der Formel II kann in an sich bekannter Weise dadurch 
hergestellt werden, dass man das entsprechend substituierte Nitro- 
benzol der Formel VII 



in Analogic zu dem in J. Org. Chem. 29 (1964), 1, aufgezeigten 
Verfahren hydriert (vgl. auch die dort zitierte Literatur). Aber 
auch durch chemische Reduktion (z.B. mittels Sn-(II)-ChloridVHCl) 
der Nitroverblndung der Formel VII ist das Anilin der Formel II 
zuganglich (Vgl. Houben Weyl, "Hethoden d. org. Chemie" 11/1, 422). 
Die Nitroverblndung der Formel VII selbst ist herstellbar durch 
Haloalkylierung von 2, 5-Dichlor-4-Nitrophenol. Eine weitere Herstel- 
lungsmoglichkeit fur das Anilin der Formel II besteht darin, dass 
man das acylierte 2,5-Dichlor-4-hydroxyanilin in entsprechender 
Weise haloalkyliert und dann die Acylgruppe entfernt, z.B. durch 
saure Hydrolyne, oder die Haloalkylierung mit einem Salz des 
2,5-Dichlor-4-hydroxyanilins, z.B. dem Chlorhydrat, durchfiihrt. 

Zu Benzoylisocyanaten gemass Formel III kann man unter anderem wie 
folgt gelangen (vgl. J. Agr. Food Chem. 21, 348 und 993; 1973): 
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• ■Eft 



CF 3— CHF-CF g—O-tf 




—HO 2 



(VII) 




HzSOi./'HgO 




•-CO-NH2 



CH2CI2 



C10C-COC1 




;— C0-N-O0 



(III) . 
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Daa an sich neuartige 4-(Hexaf luorpropyloxy)-phenylisocyanat der 
Formel IV (Sdp. 95°C/0,01 Torr.) laaet sich z.B. durch Phoegenierung 
dea Anilina der Formel II nach allgemein iiblichen Verfahren her- 
fltellen und bildet auch einen Gegenstand der Erfindung. Die weiter- 
hin als Ausgangsatof fe zu verwendenden Benzamide der Formel V sind 
bekannt (vgl. z.B. Beilatein "Handbuch der organiachen Chemie" 
Bd. 9, S. 336). 



Urethane der Formel VI konnen in an sich bekannter Weiae erbalten 
werden durch UroBetzung eines Benzoylisocyanata der Formel III mit 
einem entaprechenden Alkohol oder durch Umsetzung eines Benzamidea 
der Formel V in Anwesenheit einer baaischen Verbindung mit einem 
entsprechenden Ester der Chlorameisensaure C1-C00R. 

Zu den neuartigen Verbindungen der Formel I gehoren erf indungsgemass 
auch deren Seize, die sich nicht nur durch hohe insektizide Wirkung, 
sondern auch durch gute Loslichkeit in Losunga- und Verdunnungs- 
mittel, insbesondere in organischen Losungsmitteln sowie durch 
verbesaerte Formulierbarkeit auazeichnen. 

Hervorzuheben sind die Metallsalze der erf indungsgemasaen Verbin- 
dungen der Formel I, inabeaondere ihre Alkali- und Erdalkaliaalze, 
vorzugBveiae die Natriumsalze und Kaliumsalze. Diese Salze werden 
in an aich bekannter Weiae hergeatellt, z.B. durch Umaetzen einer 
Verbindung der Formel I mit einem Metallalkanolat, vie Natrium- 
athylat oder Kaliummethylat . Bei einem vorgegebenen Salz konnen 
durch Umaalzen erwunachte Salze anderer Metalle erhalten werden. 

Von beaonderer Bedeutung Bind die Salze der Verbindungen der 
Formel I mit organischen Baaen, die im wesentlichen gekennzeichnet 
sind durch das Vorliegen eines quarternaren Stickstoff atoms. Dieae 
Salze entaprechen der Formel la 
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J—C0-N-C0-NH— f 
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•-0-CF 2 -CHF-CF 3 



<la), 



hi 



wobei Ri und R 2 die vorstehend angegebenen Bedeutungen besitzen und 
X® das Ration einer organischen Base bedeutet. Vorzugsveise steht 
X® flir folgende organische Kationen: 



(CH 3 )% N @ , (CsHsK « t (n-C 3 H 7 )*> N , <i-C 3 H 7 )i, N , 

(n-Ci*H 9 K N®, (•( )-CH 2 ) (CH 3 ) 3 N e » 

(CHOs NH , 



I II 

H 

wobei n eine Zahl 8 bis 12 bedeutet. Unter den Salzen gemass 
Formel la) sind auch Gemische dieser Salze mit unterschiedlichen 
Kationen zu verstehen. Die Salze der Formel la kbnnen in an sich 
bekannter Weise bergestellt werden durch Urasetzung einer Verbindung 
der Fonnel I mit entsprechenden Annnoniumhydroxyden der Formel X 
(0H) G , wobei X® die vorstehend angegebene Bedeutung hat. 



(•( )-) (CH 3 ) 3 N®, 



H 



und 



J CH 3 -(CH 2 ) n - ] 



N-CH 3 



Ueberraschenderweise wurde gefunden, dass die vorliegenden Verbin- 
dungen der Formel I und ihre Salze bei guter Pflanzenvertraglichkeit 
und geringer Warmbltitertoxizitat auagezeichnete Wirksamkeit als 
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Schadlingsbekarapfungsmittel aufweisen. Sie eignen sich vor alien 
zur Bekampfung von Pflanzen und Tlere befallenden Insekten und 
Vertretern der Ordnung Akarina. 

Insbesondere eignen sich die Verbindungen der Formel I zur Bekamp- 
fung von Insekten der Ordnungen: Lepidoptera, Coleoptera, Homoptera, 
Heteroptera, Diptera, Thysanoptera, Orthoptera, Anoplura, Siphona- 
ptera, Mallophaga, Thyaanura, Isoptera, Psocoptera und Hymenoptera, 
sowie von Vertretern der Ordnung Akarina der Familien: Ixodidae, 
Argasidae, Tetranychidae und Dermanyssidae. 

Neben ihrer Wirkung gegeniiber Fliegen, wie z.B. Musca domestica, und 
Muckenlarven konnen Verbindungen der Formel I auch zur Bekampfung 
von pflanzen schadigenden FrassinBekten in Zier- und Nutzpflanzungen, 
insbesondere in Baumvollkulturen (z.B. Spodoptera littoralis und 
Heliothis virescens), sowie in Obst- und Gemiisekulturen (z.B. 
Laspeyresia pomonella, Leptinotarsa decemlineata und Epilachna 
varivestis) eingesetzt werden. Die Verbindungen der Formel I zeich- 
nen sich durch eine ausgepragte ovizide und vor allem larvizide 
Wirkung gegen Insekten, insbesondere Larven von fressenden Schad- 
insekten, aus, Werden Verbindungen der Formel I von adulten Insek- 
ten-Stadien mit dem Futter auf genoramen, so 1st in vielen Fallen, 
insbesondere bei Coleopteren, wie z.B. Anthonomus grandis, eine 
verminderte Ei-Ablage und/oder reduzierte Schlupfrate festzustellen. 

Die Verbindungen der Formel I konnen ferner zur Bekampfung von 
Ekt operas it en, wie Lucilia sericata, an Haus- und Nutztieren 
eingesetzt werden, z.B. durch Tier-, Stall- und Weidebehandlung. 

Die Verbindungen der Formel I eignen sich ferner zur Bekampfung der 
folgenden Obst- und Gemiisekulturen befallenden Nilbenspezies: 
Tetranychus urticae, Tetranychus cinnabarinus , Panonychus ulmi, 
Broybia rubrioculus, Panonychus citri, Eriophyes piri, Eriophyes 
ribis, Eriophyes vitis, Tarsonemus pallldus, Phyllocoptes vitis und 
Phyllocoptruta oleivora. 
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Die gute pestizide Wirkung der erfindungsgemassen Verbindungen der 
Forme! I entspricht einer Abtotungsrate (Mortalitat) von mindestens 
50-60 % der erwahnten Schadlinge. 

Die Wirkung der erfindungsgemassen Verbindungen bzw. der sie 
enthaltenden Mittel lasst sich durch Zusatz von anderen Insektiziden 
und/oder Akariziden wesentlich verbreitern und an gegebene Umstande 
anpassen. Als Zusatze koramen z.B. Vertreter der folgenden Wirkstoff- 
klassen in Betracht: Organische Phosphorverbindungen, Nitrophenole 
und Derivate, Formamidine, Harnstoffe, Carbamate, Pyrethroide, 
chlorierte Kohlenwasserstof fe und Bacillus thuringiensis-Praparate. 

Die Verbindungen der Fortnel I werden in unveranderter Form oder 
vorzugsweise zusaxranen rait den in der Formu lie rung stechnik iiblichen 
Hilfsmitteln eingesetzt und konnen daher z.B. zu Emulsionskonzen- 
traten, direkt verspruhbaren oder verdlinnbaren Losungen, verdunnten 
Emulsionen, Spritzpulvern, loslichen Pulvem, Staubemitteln, 
Granulaten, auch Verkapselungen in z.B. polymeren Stoffen in 
bekannter Weise verarbeitet werden. Die Anwendungsverf ahren, wie 
Verspriihen, Vernebeln, Verstauben, VerBtreuen oder Giessen, werden 
ebenso wie die Mittel den angestrebten Zielen und den gegebenen 
Verhaltnissen entsprechend gewahlt. 

Die Formulierung, d.h. die den Wirkstoff der Formel I, bzw, Kombina- 
tionen dieser Wirkstoffe mit anderen Insektiziden oder Akariziden, 
und gegebenenfalls einen festen oder flussigen Zusatzstoff enthal- 
tenden Mittel, Zubereitungen oder ZuBaramensetzungen, werden in 
bekannter Weise hergestellt, z.B. durch inniges Vermischen und/oder 
Vermahlen der Wirkstoffe mit Streckmitteln, wie z.B. mit Losungs- 
mitteln, festen Tragerstof fen, und gegebenenfalls oberf lachenaktiven 
Verbindungen (Tensiden). 

Als Losungsmittel konnen in Frage kommen: Aromatische Kohlenwasser- 
stof fe, bevorzugt die Fraktionen C 8 bis Ci 2 , wie z.B. Xylolgemische 
oder substituierte Naphthaline, Phthalsaureester , wie Dibutyl- oder 
Dioctylphthalat, aliphatische Kohlenwasserstof fe, wie Cyclohexan, 
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Paraffine, Alkohole und Glykole eowie deren Aether und Ester, vie 
Aethanol, Aethylenglykol, Aethylenglykolmonomethyl- oder -athyl- 
ather, Ketone, wie Cyclohexanon, stark polare Losungsmittel, vie 
N-Methyl-2-pyrrolidon, Dimethylsulfoxid oder Dime thy lformaraid, sowie 
gegebenenfalls epoxidierte Pflanzenole, wie epoxidiertes Kokosnussol 
oder Sojaol, oder Wasser. 

Als feste Tragerstof f e, z.B» fiir Stauberaittel und dispergierbare 
Pulver, werden in der Regel natiirliche Gesteinsmehle verwendet, wie 
Calcit, Talkum, Kaolin, Montmorillonit oder Attapulgit. Zur Verbes- 
serung der physikalischen Eigenschaf ten konnen auch hochdisperse 
Kleselsauren oder hochdisperse saugfahige Polymeriaate zugesetzt 
werden. Als gekornte, adsorptive Granulattrager kommen porose Typen, 
wie z.B. Bimsstein, Zlegelbruch, Sepiolit oder Bentonit, als nicht 
aorptive Tragermaterialien z.B. Calcit oder Sand in Frage. Dariiber- 
hlnaus kann eine Vielzahl von gramilierten Materialien anorganischer 
oder organischer Natur, wie insbesondere Dolomit oder zerkleinerte 
Pf lanzenriickstande, verwendet werden. 

Als oberflachenaktive Verbindungen kommen je nach Art deB zu 
formulierenden WirkstoffeB der Formel I oder der Kombinationen 
dieser Wirkstoffe mit andern Insektiziden oder Akariziden nichtiono- 
gene, kation- und/oder anionaktive Tenside mit guten Emulgier-, 
Dispergier- und Netzeigenschaf ten in Betracht. Unter Tensiden sind 
auch Tensidgemische zu verstehen. 

Geeignete anlonische Tenside konnen sowohl sog. wasserlosliche 
Seifen als auch wasserlosliche synthetische oberflachenaktive 
Verbindungen sein. 

Als Seifen eignen sich die Alkali-, Erdalkali- oder gegebenenfalls 
substituierten Ammoniumsalze von hoheren Fettsauren (Cxq-Czz) $ wie 
z.B- die Na- oder K-Salze der Oel- oder Stearinsaure, oder von 
naturlichen Fettsauregemischen, die z.B. aus Kokosnuss- oder Tallol 
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gewonnen verden konnen. Ferner sind als Tenside auch die Fett- 
saure-methyl-taurin-salze sovie modif izierte und nicht modifizierte 
Phospholipide zu erwahnen. 

Haufiger werden jedoch sogenannte synthetische Tenside verwendet, 
insbesondere Fett sulfonate, Fettsulfate, sulfonierte Benzimidazol- 
derivate oder Alkylarylsulfonate. 

Die Fett sulfonate oder -sulfate liegen in der Regel als Alkali-, 
Erdalkali- oder gegebenenfalls substituierte Annnoniurasalze vor und 
weisen im allgemeinen einen Alkylrest mit 8 Mb 22 C-Atomen auf , 
wobei Alkyl auch den Alkylteil von Acylresten einschliesst , z.B. das 
Na- oder Ca-Salz der Ligninsulfonsaure, des Dodecylschvefelsaure- 
esters oder eines aus natiirlichen Fettsauren hergestellten Fett- 
alkoholsulfatgemisches. Hierher gehoren auch die Salze der Schwefel- 
saureester und Sulfonsauren von Fettalkohol-Aethylenoxid-Addukten. 
Die sulfonierten Benzimidazolderivate enthalten vorzugsweise 
2 Sulfonsauregruppen und einen Fettsaurerest mit etwa 8-22 C-Atomen. 
Alkylarylaulfonate sind z.B. die Ha-, Ca- oder Triathanolaminsalze 
der Dodecylbenzolsulfonsaure, der Dibutylnaphthalinsulf onsaure oder 
eines Naphthalinsulf onsaure-Formaldehydkondensationsproduktes . 
Ferner kommen auch entsprechende Phosphate, wie z.B. Salze des 
Phosphorsaureesters eines p-Nonylphenol-(4-14)-Aethylenoxid-Adduk- 
tes, in Frage. 

Als nichtionische Tenside kommen in erster Linie Polyglykolather- 
derivate von allphatischen oder cycloaliphatischen Alkoholen, 
gesattigten oder ungesattigten Fettsauren und Alkylphenolen in 
Frage, die 3 bis 30 Glykolathergruppen und 8 bis 20 Kohlenstoff atorae 
im (aliphatischen) Kohlenwasserstof f rest und 6 bis 18 Kohlenstoff- 
atome itn Alkylrest der Alkylphenole enthalten konnen. Weiterhin 
geeignete nichtionische Tenside sind die vasserlos lichen 20 bis 250 
Aethylenglykolathergruppen und 10 bis 100 Propyl en glykolathergruppen 
enthaltenden Polyathylenoxid-Addukte an Polypropylenglykol , Aethy- 
lendiaminopolypropylenglykol und Alkylpolypropylenglykol mit 1 bis 
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10 Kohlenstoffatomen in der Alkylkette, Die genannten Verbindungen 
enthalten Ublicherweise pro Propyl englykol-Einhe it 1 bis 5 Aethylen- 
glykoleinheiten. 

Als Beispiele nichtionischer Tenside seien Nonylphenolpolyathoxy- 
athanole , Ricinusolpolyglykolather , Polypropylen-Polyathy lenoxid- 
Addukte, Tributylphenoxypolyathoxyathanol, Polyathylenglykol und 
Octylphenoxypolyathoxyathanol erwahnt. Ferner koiamen auch Fettsaure- 
ester von Polyoxyathylensorbitan, vie das Polyoxyathylensorbitan- 
trioleat in Betracht. 

Bei den kationischen Tensiden handelt es sich vor allem um quater- 
nare Ammoniumsalze, velche als N-Substituenten mindestens einen 
Alkylrest mit 8 bis 22 C-Atomen enthalten und als weitere Substi- 
tuenten niedrige, gegebenenfalls halogenierte Alkyl-, Benzyl- oder 
niedrige Hydroxyalkylreate aufveiaen. Die Salze liegen vorzugsweise 
als Halogenide, Methylsulfate oder Aethylsulf ate vor, z.B. das 
Stearyltrimethylamnioniumchlorid oder das Benzyl-di-(2-chlorathyl)- 
athy latmaoniumb romid . 

Die in der Forwulierungstechnik gebrauchlichen Tenside sind u.a. in 
folgenden Publikationen beschrieben: 

"Mc Cutcheon'e Detergents and Enmlsifiers Annual" 

MC Publishing Corp., Ridgevood, New Jersey, 1979; 

Dr. Helmut Stache "Tensid Taschenbuch" , Carl Hanser Verlag 

Miinchen/Wien 1981. 

Die peetiziden Zubereitungen enthalten in der Kegel 0,1 bis 99 %, 
insbesondere 0,1 bis 95 %, Wirkstoff der Forael I oder Kombinationen 
dieser Wirkstoffe tnit andern Insektiziden oder Akariziden, 1 bis 
99,9 % eines f eaten oder flussigen Zusatzstof fes und 0 bis 25 %, 
insbesondere 0,1 bis 20 %, eines Tensides. Wahrend als Handelsware 
eher konzentrierte Mittel bevorzugt werden, verwendet der Endver- 
braucher in der Regel verdunnte Zubereitungen, die wesentlich 
geringere Wirkstoffkonzentrationen aufweisen. 
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Die Mittel konnen auch weitere Zusatze vie Stabilisatoren, Entschau- 
mer, Viekositatsregulatoren, Bindemittel, Haftmittel sowie Winger 
oder andere Wirkstoffe zur Erzielung spezieller Effekte enthalten* 

Beispiel 1: 

a) Herat ellung von a^-Dichlor-A-d^l^^^^-hexafluorpropyl- 
oxy)-anilin: 

Es werden 47 g 4-Acetylamino~2,5-dich lor phenol zusammen mit 154 g 
90%iger Kaliumhydroxidiosung und 130 ml Dimethylformamid in einem 
Autoklaven verruhrt. In den geschlossenen Autoklaven werden dann 
75,8 g Hexafluorpropylen eingepresst. Das Gemisch wird wahrend 
20 Stunden bei 70°C unter dem sich ia Autoklaven einstellenden Druck 
geruhrt. Nach dera Abkuhlen wird das Gemisch am Rotationsverdampf er 
eingeengt und der Ruckstand in Methylenchlorid gelost. Die erhaltene 
Losung wird mit Wasser gewaschen, uber Na 2 S0ii getrocknet und 
eingeengt. Das als Ruckstand erhaltene Rohprodukt wird uber eine 
Kieselgel-Saule (Lange 1 m, Durchmesser: 10 cm) mit einem Gemisch 
von Toluol und Aceton (11:1) chromatographiert . Man erhalt das 
4-Acetylamino-2 , 5-dichlor~l-( 1,1,2,3,3, 3-hexaf luorpropyloxy )-benzol 
als hellgelbe Kristalle (Smp.: 93-95°C), wovon 26 g mit 110 ml 
Aethanol und 35,6 ml 37%iger Salzsaure wahrend 10 Stunden am 
Ruckfluss gehalten werden. Das Reaktionsgemisch wird dann eingeengt, 
mit Eis/Wasser verdiinnt und schwach alkalisch gestellt. Das Produkt 
wird aus dem Gemisch mit Hethylenchlorid extrahiert. Die organische 
Extrakt-Phase wird mit Wasser gewaschen, uber NagSO* getrocknet und 
eingeengt. Der Ruckstand wird durch Destination gereinigt. Auf 
diese Weise erhalt man die Titelverbindung der Formel 

H Z N— ( \-OCF 2 -CHF-CF 3 
ale farblose Flusaigkeit vom Siedepunkt 81-83°C/0.05 Torr. 
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b) Herstellung von N-(2 ,6-Trif luorbenzoyl)-N , -[2 f 5-dichlor- 

4-< 1,1,2,3,3, 3-hexaf luorpropy loxy ) -phenyl ] -harns tof f : 
4,7 g 2,5-Dichlor-4-(l,l,2,3,3 f 3-hexaf luorpropyloxy)-anilin werden 
unter Ruhr en in 50 ml trockenem Toluol gelost und bel Raumtemperatur 
unter Feuchtigkeitsausschluss salt 2,62 g 2,6-Dif luorbenzoyliso- 
cyanat, gelost In 10 ml trockenem Toluol, versetzt. Der Aneatz wird 
wahrend 10 Stunden bel Raumtemperatur weitergeriihrt • Danach werden 
am Rotationsverdampfer etwa 75 % des Losungsmittels entfernt, der 
ausgefallene Rucks tand wird abgenutscht, mit wenig kaltem Toluol und 
Hexan gewaschen und dann ±m Vakuum getrocknet. 

Man erhalt so die Tltelverbindung der Formel 

\ /" C0-NH-C0-NH— ^ ^— OCF 2 -CHF-Cr 3 
'"\ "\l 

als krlstallines veisses Pulver mlt einem Schmelzpunkt von 174-175°C 
(Verbindung Nr. 1). 

In entsprechender Weise wie vorstehend beschrieben slnd auch die 
folgenden Verbindungen der Formel I hergestellt worden: 

Verbindung Smp. 
Nr. 

/C 1 q. 

2 \- C0-NH-C0-NH— { ^'-O-CFzCHFCFs 165-166°C 



,C1 



/ 

* * * 

'( ^•-CO-NH-CO-NH— C \-0-CF 2 CHFCF s 188-190°C 



N C1 N C1 
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4 ./ ^.-C0-NH-C0-NH-.( Vo-CF 2 CHFCF 3 143-145°C 

N C1 

0CH 3 c^. 

5 '( V-C0-NH-C0-NH-V >-0-CF 2 CHFCF 3 135-137°C 

CI 

Verblndung Smp. 
Nr. — 

6 / \-CO-NH-CO-NH—' \-0-CF 2 CHFCF 3 176-177°C 



y" N-CO-NH-CO-NH— £ \-0-CF 2 CHFCF 3 177-178*C 
\)CH 3 CI 



,OCH 3 



8 /'"\-CO-NH-CO-NH— ( )-0-CF 2 CHFCF 3 162-163°C 

\>CH 3 CI 
/C 1 C^L 

9 ^.-CO-NH-CO~NH-.^ ^.~0-CF 2 CHFCF 3 190-191 °C 
* #N OCH 3 N C1 

c) Herstellung des Natriumsalzes der Verbindung Nr. 1: 
9.58 g N-(2,6-Difluorbenzoyl)-N , -[2,5-dichlor-4-(l > l,2,3,3,3- 
hexafluorpropyloxy) -phenyl 3 -harnstoff werden in 20 ml absolutem 
Methanol suspendiert. Eine Losung von 0,43 g Natrium in 30 ml 
absolutem Methanol wird zu dieser Suspension unter Ruhren zuge- 
tropft. Es entsteht eine klare Losung; diese wird eingeengt und das 
zurtickbleibende Produkt bei Raumtemperatur im Vakuum getrocknet. Man 
erhalt so die Titelverbindung als farblose Kristalle der Formel 



• m • 
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% /~ C0 "J" C0 " NH "\ /" 0-CF2CHFCF3 

N x ci 



nit einera Schmelzpunkt von 169-1 71°C unter Zeroetzung (Verbindung 
Nr. 10). 

Femer wird wie vorBtehend beschrieben auch das folgende Salz der 
Verbindung Nr. 2 der nachstehenden Formel hergestellt: 

Verbindung Smp. 
Nr. 



/C 1 q. 
11 ^ ^.-C0-N-C0-NH— ^ ^— 0-CF 2 CHFCF 3 ab 140°C/ 



CI 



Zersetzung 



d) Herstellung des Tetrabutylammoniumsalzes der Verbindung Nr. 1: 
Es werden 2,56 g N-(2,6-Dif luorbenzyoD-NM 2,5-dichlor- 
(1 ,1 ,2,3,3, 3-hexafluorpropyloxy)-phenyl]harnstoff in 30 ml Methanol 
suependiert, Unter Riihren gibt man zu dieser Suspension 5,2 g einer 
methanolischen Lbsung enthaltend 1,3 g Tetra-n-butylammonium- 
hydroxyd. Es entcteht eine klare Losung. Diese Losung wird eingeengt 
und das als Rlickstand zuruckbleibende Rohprodufct in Hexan suspen- 
diert, abgenutscht auf der Nutsche nochmals mit Hexan gevaschen und 
sodann getrocknet* Man erhalt so die Titelverbindung der Formel 



• mm 0 m m • 

\ C0-N-C0-NH— ^ ^— O-CF2CHFCF3 



[(n-C^HgKN ]* 



als farblose Rristalle nit einen Schnelzpunkt von 110°C 
(Verbindung Nr. 12). 
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Ferner konnen wie vorstehend beechrieben auch die folgenden Salze 
der Foroel la hergestellt werden: 



Verbindung 
Mr. 



e 



• • • 

/ \-C0-N-C0-NH-v \-0CF 2 CHFCF 3 



[(CH3)., N ] C 



/ \-C0-N-C0-NH— t >-OCF 2 CHFCF3 
\ \l 



[(C 2 H 5 )i,N ] 



15 



PI 



& 



— C0-N-C0-NH— 



\ 



•-0CF2CHFCF3 



(.^ ^— ch 2 )(ch 3 )3nJ 
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16 



^'-CO-N-GO-NH-^ y 



-OCF 2 CHFCF 3 



[<n-C 3 H 7 ).,N ] ( 



V 



OCH 3 



\ 



CI 



17 



i 

\ 



•-CO-N-CO-NH-* 



a m • 



\ 



— OCF2CHFCF3 



CI 



\ 



CI 



r a 



H 



18 



\ S }'~ CO-N-CO-NH— { \- OCF2CHFCF3 



[(1-0^9)3^ 3 



e 



Beispiel 2 : Formulierungen ftir Wirkstoffe der Fonael I gemasa 

Beispiel 1 reap* Kombinationen dieser Wirkstoffe mit andern In- 
sektiziden oder Akariziden (% - GevichtBprozent) 

1. Spritzpulver a) b) c) 

Wirkstoff oder Wirkstof fkombination 25 % 50 % 75 % 

Na-Ligninsulfonat 5 % 5 % 

Na-Laurylsulfat 3 % - 5 % 

Na-Diiaobutylnaphthalinsulfonat - 6 % 10 % 
Octylphenolpolyathylenglykolather 

(7-8 Mol AeO) - 2 % 

Hochdisperse KieBelisaure 5 % 10 % 10 % 

Kaolin 62 % 27 % 
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Der Wirkstoff oder die Wirkstof fkombination wird rait den Zusatz- 
stoffen gut vermischt und in einer geeigneten Muhle gut vermahlen. 
Man erhalt Spritzpulver, die sich mit Wasser zu Suspensionen jeder 
gewunschten Konzent ration verdunnen lassen. 



2. Emulsions-Konzentrat 






Wirkstoff oder Wirkstoffkombination 


10 


% 


Octylphenolpolyathylenglykolather (4-5 Mol AeO) 


3 


% 


Ca-Dodecylbenzolsulfonat 


3 


% 


Ricinuaolpolyglykolather (36 Mol AeO) 


4 


% 


Cyclohexanon 


30 


% 


Xylol gemisch 


50 


% 



Aus diesem Konzentrat konnen durch Verdiinnen mit Wasser Emulsionen 
jeder gewunschten Konzentration hergestellt werden. 

3. Staubemittel &) b) 

Wirkstoff oder Wirkstoffkombination 5 % 8 % 

Talkum 95% 

Kaolin ~ 92 % 

Man erhalt anwendungsfertige Staubemittel, indem der Wirkstoff oder 
die Wirkstoffkombination mit dera Trager vermischt und auf einer 
geeigneten Muhle vermahlen wird. 



4. Extruder-Granulat 

Wirkstoff oder Wirkstoffkombination 10 % 

Ha-Ligninsulfonat 2 % 

Carboxymethylcellulo8e 1 % 

Kaolin 87 % 



Der Wirkstoff oder die Wirkstoffkombination wird mit den Zusatz- 
stoffen vennischt, vermahlen und mit Wasser angefeuchtet . Dieses 
Gemisch wird extrudiert, granuliert und anschliessend im Luftstrom 
getrocknet. 
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5. Umhullungs-Granulat 

Wirkstoff oder Wirkstof fkombination 3 % 

Polyathylenglykol (MG 200) 3 % 

Kaolin 94 % 



Der fein gemahlene Wirkstoff oder die WirkBtof fkombination wird in 
einem Mischer auf das mit Polyathylenglykol angef euchtete Kaolin 
gleichmaBeig aufgetragen. Auf diese Weise erhalt man staubfreie 
Umhullungs-Granulate • 



6- Suspensions-Konzentrat 

Wirkstoff oder Wirkstof fkombination 40 % 

Aethylenglykol 10 % 
Nonylphenolpolyathylenglyko lather (15 Mol AeO) 6 % 

Na-Ligninsulfonat 10 % 
Carboxymethylc^llulose 1 % 

37%ige wassrig© Formaldehyd-Losung 0,2 % 

Silikonol in Form einer 75%igen wassrigen Emulsion 0,8 % 

Wasser 32 % 



Der fein gemahlene Wirkstoff oder die Wirkstof fkombination wird mit 
den Zusatzstof f en innig vermischt. Man erhalt so ein Suspensions- 
Konzentrat, aua welchem durch Verdunnen mit Wasser Suspensionen 
jeder gewunschten Konzentration hergestellt verden konnen. 

Beispiel 3 : Wirkung gegen Musca domestica l 

Je 50 g frisch zubereitetes Nahrsubstrat fur Haden verden in Becher 
eingevogen. Von einer 1 Gew.-%igen acetonischen Losung des betref- 
fenden Wirkstoffes wird eine bestimmte Henge auf das in den Bechern 
befindliche Nahrsubstrat pipettiert, so dass sich eine Wirkstof f- 
konzentration von 800 ppm ergibt. Nach dem Durchmischen des Sub- 
strates lasst man das Aceton mindestens 20 Stunden lang verdampfen. 

Dann werden pro Wirkstoff und Konzentration je 25 eintagige Haden 
von Musca domestica in die das so behandelte Nahrsubstrat enthal- 
tenden Becher gegeben. Nachdem sich die Maden verpuppt haben, werden 
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die gebildeten Puppen durch Ausschwemmen ait Wasser von dem Substrat 

abgetrennt und in ait Siebdeckeln verschlossenen Gefassen deponiert. 

Die pro Ansatz ausgeschwemmten Puppen werden gezahlt (toxischer 

Einfluss des Wirkstoffes auf die Madenentwicklung) . Dann wird nach 

* 

10 Tagen die Anzahl der aus den Puppen geschltipf ten Fliegen be- 
stimmt. 

Verbindungen der Formel I gemass Beispiel 1 zeigen gute Wirkung im 
obigen Test. 

Beispiel 4 ; Wirkung gegen Lucilia sericata t 

Zu 9 ml eines Zuchtmediums wird bei 50°C 1 ml einer 0,5 Gew.-% 
Aktivsubstanz enthaltenden wassrigen Zubereitung hinzugefiigt. Nun 
werden ca. 30 frisch geschlupfte Lucilia sericata-Larven zuxn Zucht- 
medium gegeben, und nach 48 und 96 Stunden wird die insektizide 
Wirkung durch Ermittlung der Abtotungsrate f eatgestellt. 

Verbindungen der Formel I gemass Beispiel 1 zeigen in diesem TeBt 
gute Wirkung gegen Lucilia sericata. 

Beispiel 5 ; Wirkung gegen Aedes aegypti ; 

Auf die Oberflache von 150 ml Wasser, das sich in einem Behalter 
befindet, wird so viel einer 0,1 Gew.-%igen acetonischen Losung des 
Wirkstoffes pipettiert, dass eine Konzentration von 800 ppm erhalten 
wird. Nach Verdunsten des Acetons wird der Behalter mit 30 bis 40 
2-tagigen Aedes-Larven beschickt. Nach 1, 2 und 5 Tagen wird die 
Mortalitat gepriift. 

Verbindungen der Formel I gemass Beispiel 1 zeigen in diesem Test 
gute Wirkung gegen Aedes aegypti. 

Beispiel 6 ; Insektizide Frassgif t-Wirkung : 

Ca. 25 cm hohe eingetopfte Baumwollpf lanzen werden mit wassrigen 
Wirkstoffemulsionen besprilht, die den Wirkstoff in Konzentrationen 
von 0,75, 12,5 und 100 ppm enthalten. 
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Nach dem Antrocknen des Spruhbelages werden die Baumwollpflanzen rait 
Spodoptera littoralis- bzw. Heliothis virescens-Larven im dritten 
larvalen Stadium beaiedelt. Der Versuch wird bei 24°C und 60 % 
relativer Luftf euchtigkeit durchgefiihrt . Nach 120 Stunden wird die 
%-Mortalitat der Larven bestimmt. 

Eine Wirkung von 80-100 % (Mortalitat) zeigt Verbindung Nr. 1 gemass 
Beispiel 1 bei 0,75 ppm gegen Spodoptera-Larven und Heliothis- 
Larven. Verbindung Nr. 3 zeigt 80-100%ige Wirkung (Mortalitat) bei 
12,5 ppm gegen Spodoptera-Larven und bei 100 ppm gegen Heliothis- 
Larven . 

Beispiel li Wirkung gegen Epilachna varivestis : 

Etwa 15-20 cm hohe Phaseolus vulgaris-Pf lanzen (Buschbohnen) werden 
nit wassrigen, den zu priifenden Wirkstoff in einer Konzentration von 
800 ppm enthaltenden Emulsions-Zubereitungen bespruht. Nach dem 
Antrocknen des Spruhbelages werden pro Pflanze 5 Larven von Epi- 
lachna varivestis (Mexikanischer Bohnenkafer) im 4. larvalen Stadium 
angesetzt. Ueber die infestierten Pf lanzen wird ein Plastikzylinder 
gestiilpt, der mit einem Kupfer-Gazedeckel abgedeckt ist. Der Versuch 
wird bei 28°C und 60 % relativer Luftf euchtigkeit durchgefiihrt. 

Nach 2 und 3 Tagen wird die % Mortalitat bestimmt. Zur Auswertung 
hinsichtlich allfalligem Frass-Schaden (Antif eeding-Ef f ekt) , 
Entwicklungs- und Hautungsatorungen werden die Versuchstiere wahrend 
weiterer 3 Tage beobachtet. 

Verbindungen der Formel I gemass Beispiel 1 zeigen gute Wirkung im 
obigen Test. 

Beispiel 8 ; Ovizide Wirkung auf Heliothis virescens : 
Entsprechende Mengenanteile einer benetzbaren pulverformigen 
Formulierung, enthaltend 25 Gew.% des zu prilfenden Wirkstoffes, 
werden mit Jewells soviel Wasser vermischt, dass sich eine wassrige 
Emulsion mit einer Wirkstoff konzentration von 800 ppm ergibt. 
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In diese wirkstof fhaltigen Emulsionen werden eintagige Eigelege von 
Heliothis auf Cellophan wahrend drei Minuten eingetaucht und dann 
auf Rundf liter abgenutacht. Die so behandelten Gelege werden in 
Petrischalen ausgelegt und in der Dunkelheit aufbewahrt. Nach 6 bis 
8 Tagen wird die Schlupfrate im Vergleich zu unbehandelten Kontrol- 
len festgestellt. 

Verbindungen der Formel I gemass Beispiel 1 zeigen gute Wirkung in 
obigem Test. 

Beispiel 9 ; Wirkung auf Laspeyre sia pomonella (Eier): 
Abgelegte Eier von Laspeyresia pomonella, die nicht alter als 
24 Stunden sind, werden auf Filterpapier fiir 1 Minute in eine 
acetonisch-wassrige Losung, enthaltend 800 PP » des zu prufenden 
Wirkstof fes, eingetaucbt. Nach den Antrocknen der Losung werden die 
Eier in Petrischalen ausgelegt und bei einer Temperatur von 28°C 
belassen. Nach 6 Tagen wird der prozentuale Schlupf aus den behan- 
delten Eiern bewertet und die %-Mortalitat bestimmt. 

Verbindungen der Formel I gemass Beispiel 1 zeigen gute Wirkung in 
obigem Test. 

Beispiel 10 ; Reoroduktions-Beeinf lussung v on Anthonomus grandls; 
Adulte Anthonomus grandis, die nach dem Schlupf nicht alter als 
24 Stunden waren, werden in Gruppen zu jeweils 25 K'afern in KSfige 
mit Gitterwanden liberfuhrt. Die mit den Kafem besetzten KKfige 
werden sodann wahrend 5 bis 10 Sekunden in eine acetonische Losung, 
enthaltend 400 ppm des zu prufenden Wirkstof fes eingetaucht. 
Nachdem die Kafer wieder trocken sind, werden sie zur Kopulation und 
Eiablage in abgedeckte und Futter enthaltende Schalen eingesetzt. 
Abgelegte Eier werden zwei- bis dreimal wochentlich mit fliessendeo 
Wasser ausgeschwemmt, gezahlt, durch zwei- bis dreistundiges 
Einlegen in ein wassriges Desinf ektionsmittel desinfiziert und dann 
in Schalen, die eine geeignete Larvaldiat enthalten, deponiert. Nach 
7 Tagen wird die %-Mortalitat der Eier bestimmt, d.h. wieviel Larven 
sich aus den deponierten Eiern entwickelt haben. 
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Zur Ermittlung der Dauer des die Reproduktion beeinf lussenden 
Effektes der zu priifenden Wirkstoffe wird die Eiablage der Kafer 
noch welter, d.h. wahrend elnes Zeitraums von etwa 4 Wochen uber- 
prlift. Die Bonitierung erfolgt anhand der Verminderung der Anzahl 
abgelegter Eier und daraus geschlupfter Larven im Vergleich zu 
unbehandelten Kontrollen. 

Verbindungen Nr. 1 und 3 gemass Beispiel 1 zeigen eine 80-100%ige 
ovizide Wirkung im obigen Test. 

Beispiel 11 : Wirkung gegen Anthonomus grandis (Adulte) 
Zwei eingetopfte Baumwollpf lanzen im 6-Blattstadiura werden jeweils 
nit einer wassrigen benetzungsfahigen Eraulsions-Zubereitung ent- 
haltend 400 ppm des zu priifenden Wirkstoffes bespriiht. Nach dem 
Antrocknen des Spritzbelages (nach etwa 1,5 Stunden) wird jede 
Pflanze mit 10 adulten Kafern (Anthonomus grandis) besiedelt. 
Plastikzylinder, deren obere Oeffnungen nit Gaze abgedeckt sind, 
werden dann uber die behandelten , «it den Testtieren besiedelten 
Pf lanzen gestulpt, urn ein Abwandern der Kafer zu verhindern. Die so 
behandelten Pflanzen werden bei 25°C und etwa 60 % relativer 
Luftfeuchtigkeit gehalten. Die Auswertung erfolgt nach 2, 3, 4 und 
5 Tagen unter Zugrundelegung der prozentualen Mortalitat der 
eingesetzten Testtiere <% Ruckenlage) sowie der Antifeedant-Wirkung 
gegenuber unbehandelten Rontrollansatzen. 

Verbindungen der Eormel I gemass Beispiel 1 zeigen gute Wirkung in 
obigera Test. 
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Patentanspriiche 



1. Verbindung der Formel I 




;— C0-NH-CO-NH-* 




>- 0-CF 2 -CHF-CF 3 



(I), 



worin Ri Wasserstoff, Fluor, Chlor oder Methoxy und R 2 Fluor, Chlor 
oder Methoxy bedeuten, sowie deren Salze. 

2. Verbindung der Forinel I gemass Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, dass Ri Wasserstoff, Fluor oder Chlor und R 2 Fluor, Chlor oder 
Methoxy bedeuten. 

3. Verbindung der Formel I gemass Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, dass Ri und R 2 gleichzeitig Fluor, Chlor oder Methoxy bedeuten. 

4. Verbindung der Formel I gemass Anspruch 1 oder 2, dadurch 
gekennzeichnet, dass Ri Wasserstoff, Fluor oder Chlor und R 2 Fluor 
oder Chlor bedeuten. 

5. Verbindung der Formel I gemass Anspruch 4, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass Ri Wasserstoff oder Fluor und R 2 Fluor oder Chlor 
bedeuten. 

6. Verbindung gemass Anspruch 3 der Formel 




>- CO-NH-CO-NH— 




>-0-CF 2 -CHF-CF 3 
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7. Verbindung gemasa Anspruch 5 der Fomiel 



E' 



8. Verbindung gemass Anspruch 3 der Formel 



91 ? i 

% f~ CO-NH-CO-NH—^ ^— 0-CF 2 -CHF-CF 3 . 

# ~E E" 



9. Verbindung gemass Anspruch 5 der Formel 



T 9 1 

•ml 

\ f~ CO-NH-CO-NII— ^ ^--O-CFz-CHF-CFa 

il 



10. Verbindung gemass Anspruch 2 der Formel 



9CH3 ri 
\ ^•-CO-NH-CO-NH-.^ \-o-CF 2 -CHF-CF 3 

E* 



11. Verbindung gemass Anspruch 5 der Fonael 



f 9 1 

\ )— CO-NH-CO-HH— ^ \- 0 -CF 2 -CHF-CF 3 



12. Verbindung gemass Anspruch 2 der Formel 



f f 1 

\ ^'-CO-NH-CO-^-*^ ^-O-CFz-CHF-CFa 
6CH 3 E 
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13. Verbindung gemass Anspruch 3 der Formel 




• -u-^r 2 -om* -Or 3 



14. Verbindung gemass Anspruch 2 der Formel 




9 i 91 



> -0-CF 2 -CHF-CF 3 



15. Metallsalz einer Verbindung der Formel I gemass einem der 
Anspruche 1 bis 14. 

16. Salz einer Verbindung der Formel I gemass einem der Anspruche 1 
bis 14 mit einer organischen Base. 

17. Salz gemass Anspruch 16, gekennzeichnet durch das Vorliegen 
eines quarternaren Sticks toff atoms. 

18. Verfahren zur Herstellung einer Verbindung gemass einem der 
Anspruche 1 bis 17 oder eines ihrer Salze, dadurch gekennzeichnet, 
dass man 

a) die Verbindung der Formel II 




(ID 



mit einer Verbindung der Formel III 



J ^.-C0-N»O0 




(III) 



1 



oder 
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b) die Verbindung der Fonnel IV 



f 1 



CF 3 -CHF-CF 2 -0— ^ ^— N-OO (IV) 



nit einer Verbindung der Formel V 

J 1 

•( ).-C0-NH 2 (V), 

'I 



A 2 



oder 



c) die Verbindung der Formel II mit einer Verbindung der Fonnel VI 
•r C0-NH-C00R (VI) 

• at * 

R 2 

umsetzt, wobei in den Formeln II bis VI die Reate Ri und R 2 die in 
den An8priichen 1 bis 5 angegebenen Bedeutungen haben und R fiir einen 
Ci-Ce-Alkylrest, der gegebenenf alls mit Halogen substsituiert 1st, 
steht, und dass man die erhaltene Verbindung der Formel I gewiinsch- 
tenfalls in eines ibrer Salze umvandelt. 



19. Verbindung der Formel II 

CF 3 -CHF-CF 2 -0— ' ^»-NH 2 (II) . 

4i 
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20. Verbindung der Formel IV 

CF3-CHF-CF2-O— £ \-N=O=0 (IV) . 

61 

21. Schadlingsbekampfungsmittel, welches als aktive Komponente elne 
Verbindung gemass einem der Anspriiche 1 bis 14 oder eines ihrer 
Salze zusammen mit geeigneten Tragern und/oder anderen Zuschlag- 
stoffen enthalt. 

22. Verwendung einer Verbindung gemass einem der Anspriiche 1 bis 14 
oder eines ihrer Salze zur Bekampfung von Insekten und Vertretern 
der Ordnung Akarina. 

23. Verwendung gemass Anspruch 22 zur Bekampfung larvaler Stadien 
pflanzenschadigender Insekten. 

24. Verfahren zur Bekampfung von Insekten und Vertretern der Ordnung 
Akarina, dadurch gekennzeichnet , dass man diese Schadlinge bzw. 
deren verschiedene Entwicklungsstadien oder deren Auf enthalt sort mit 
einer pestizid wirksamen Menge einer Verbindung der Formel I gemass 
einem der Anspriiche 1 bis 14 oder eines ihrer Salze oder mit einem 
Mittel enthaltend neben Zusatz-und Tragerstof f en eine pestizid 
wirksame Menge dieser Verbindung, in Kontakt bringt oder behandelt. 



FO 7.5/EIC/eg*/sm* 



